



























It is well established that the surface of graphite is atomically flat and the helium
film on graphite grows layer by layer to a film that is more than five atoms thick.
helium film on graphite has attracted the attention of many researchers as a two-
dimensional quantum system. Recently, the nanofriction, or mass decoupling from
oscillation, of the films has been also added as a research subject.
I have studied the 3He impurity effects on the mass decoupling of 4He films ad-
sorbed on graphite using the quartz crystal microbalance (QCM) technique. The
experiments were conducted under two different conditions.
First, I have studied the mass decoupling for superfluid 4He films on exfoliated
graphite (Grafoil) containing up to 0.40 atom/nm2 3He, using a 5-MHz AT-cut
crystal. I found that the mass decoupling of 4He solid layers from the oscillating
substrate is considerably sensitive, even with small amounts of 3He. For a 4He
film of 29.3 atoms/nm2, we observed a small drop in resonant frequency at a T3 of
～0.4 K for a low oscillation amplitude, which is attributed to the sticking of 3He
atoms at the 4He solid layer. For higher amplitudes, the 4He solid layer shows a
reentrant mass decoupling at TR close to T3. This decoupling can be explained
by the suppression of the superfluid counterflow owing to the adsorption of the
3He atoms on edge dislocations. As the 4He areal density increases, TR shifts to
a lower temperature and disappears around the 4He film of 39.0 atoms/nm2 I also
measured the mass decoupling for superfluid 4He films on exfoliated single crystal
graphite using a 32 kHz tuning fork crystal. For a 4He film of 30.0 atoms/nm2,
we observed peak in resonant frequency at a TP of ～ 0.4 K for a low oscillation
amplitude. the peak disappear due to waiting for a certain period of time at TP .
I include that 3He sticks on the 4He film at Tp. then, the
4He film can becomes
unstable. 4He film decouple Temporarily.
Secondly, for a mixture film composed of 4He with 33.4 atoms/nm2 and 3He with
0.2 atoms/nm2, solid 4He layers undergo decoupling from a largely oscillating
substrate below a certain temperature, and this decoupling remains metastable
after switching from a large to a small oscillation amplitude before relaxing to
the sticking state. The observed relaxation is significantly different from that of
pure 4He films. In the case of pure 4He films, the mass decoupling decreases ex-
ponentially with respect to waiting time1, while it decreases abruptly at a certain
waiting time ta. In addition, ta depends strongly on temperature. I include that
the sticking area is nucleated in the highly mobile state and it expands rapidly. I
measured in the same way for 28.5 atoms/nm2 4He films on single crystal graphite
containing up to 0.30 atom/ nm2 3He. I observed short relaxation the amount of
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ここで，M水晶振動子の質量である．また，式 (2.2)，(2.3)より，∆(1/Q) = −2τ∆ωR
が得られ，すべり摩擦の大きさを表す τ を求めることができる．




時間 τ とせん断応力 (摩擦力)sを単原子層膜，２原子層膜について，N2温度であ
る 77.4 K でQCM法により測定した．[1] 単原子層膜は Ag表面に対して不整合
であり，,面密度 5.624 atoms/nm2 から 5.97 atoms/nm2までの間にXe原子の間
隔は 0.452 nmから 0.439 nmに減少する．また，以上の面密度から２原子層膜と
なる
図 2.1に，面密度変化に対するスリップ時間 τ とせん断応力 sの実験結果を示
した．τ と面密度から，sは１原子層層完了の単原子層膜では 11.9±0.4 N/m2，２




















これらの変化から，スリップ時間 τ が計算される．図 2.3に，超伝導転移温度
TC で規格化した温度とスリップ時間 τ とせん断応力 sとの関係を示した．TC よ
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図 2.2: Pb表面上の固体 N2膜での時間変化に対する (a)共振振動数の変化，(b)































互作用が大きいため，被覆率 0.45-0.5 の範囲で整合固体相 (CS)が存在する．
図 2.5: 吸着膜の相図.(a) 2U0/ϵ = 0.5，(b) 2U0/ϵ = 2.0．[6]
吸着膜にはたらく摩擦力は駆動力に対する平均すべり速度 ⟨v⟩から求めること
ができる．[]図 2.6に被覆率に対する摩擦力の逆数を示した．ここでは摩擦力の
逆数をポテンシャル乗り越える速度 v0で規格化して，η/η̄ = ⟨v⟩/v0として表して
いる．(a)で示した 2U0/ϵ = 0.5の場合では被覆率の増加に対して η/η̄は単調に上
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昇し，不整合となる被覆率がおよそ 0.5で急激に変化する．一方，(b)で示した．
2U0/ϵ = 2.0の場合では，整合相が存在する低温領域である kBT/ϵ = 0.5では被覆








図 2.6: 被覆率に対する摩擦力．(a) 2U0/ϵ = 0.5．温度は kBT/ϵ = 0.3, 0.5, 1．(b)




度を温度 77.4 Kで吸着させて，QCM法によりすべり摩擦の測定を行った [7]．こ
の温度でKr膜は面密度 6.9 atoms/nm2 までは液体相であり，それ以上から不整
合な固相となる．
図 2.7は面密度に対するスリップ時間を表している．実験は水晶振動子の速度振
幅は 25-75 cm/sの範囲で行われた．いずれの振動振幅の場合も，5-7 atoms/nm2
の液体相ではスリップ時間は 2 nsであるのに対して，およそ 7 atoms/nm2以上で
で不整合な固体相となるとスリップ時間が 5 nsに増加する．これは液体相では摩
擦力が大きく，不整合な固体相では摩擦力が小さいことを意味する．
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論文では引き続きシミュレーションを行い，Au基板上のKr膜の面密度ごとの
静的構造因子 S(k)を求めている．図 2.8 の右図は数密度Nadで規格化した静的構
造因子S(k)/Nadについて，左図はそのときの吸着原子の空間配置を示した．図は








図 2.8: いくつかの面密度についての吸着原子の配置 (左図) と静的構造因子





度 85 K，利用した水晶振動子は 6 MHz，振動振幅は 0.18-0.50 nm，速度振幅は
1.7-4.7 cm/sである．この実験条件はMakと比較して振動振幅は 1/10以下である．























0       0.2     0.4      0.6     0.8      1.0     1.2      1.4     1.6      1.8      2.0
図 2.9: 被覆率に対する摩擦力の変化．[22]
図 2.10に基板振幅の掃引によるスリップ時間の変化を示した．被覆率 0.3にお
いて基板振幅を増加するときは，基板振幅が 0.33 nmでスリップ時間は 0からおよ
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知られている．図 2.12, 図 2.13に，それぞれ整合相となる面密度 6.4 atoms/nm2
と不整合相となる 9.4 atoms/nm2の振動周期の変化∆P , 振幅から求められるエ
ネルギー散逸の変化∆(1/Q)を示した．
彼らは，それらの温度変化をスリップ時間にに熱活性化の式 τ = τ0 exp(E/T )

















密度 6.4 atoms/nm2では，E = 1−2 K，τ0 = 2.5 µs，面密度 9.4 atoms/nm2では，
3.5±0.5 K，τ0 = 7±2 µsである．温度0.5 Kですべり摩擦を比較すると，不整合相






り，この実験においても χ = 0.995が得られている．これは，すべりうる質量は
吸着膜の質量のわずか 0.5%であることを意味する．
図 2.12: 整合相である面密度 6.4 atoms/nm2の測定結果 [32]
2.2. グラファイト基板上のHe吸着膜のすべり摩擦 27





図 2.14に，いくつかの温度について共振振動数の変化 f − f0とエネルギー散逸
の大きさに関係するQの逆数の変化∆(1/Q)の面密度依存性と図 2.14に，面密度
ごどの共振振動数の温度変化を示した．4He膜がグラファイト基板の振動に完全
に追従するときの質量感度は 4.2 Hz·atoms−1·nm−2であり，図 2.14の (a)の実線
で表されている．また (b)の実線は粘性摩擦を仮定したときの最大のQ値の逆数
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図 2.17: 小振幅の低摩擦の準安定状態の緩和．面密度 23.0 atoms/nm2，振動振幅





図 2.19に，4He膜上部が低温で超流動となる面密度 31 atoms/nm2の共振振動
数の温度依存性をいくつかの振動振幅で示した．振動振幅が 0.8 nmでは，温度
TSで摩擦力の減少による共振振動数の上昇が観測される．振動振幅 0.2 nmから
0.5 nmでは，共振振動数は TSで一度上昇し，さらに低温の温度 TDで急激に減少
する．また，振動振幅が小さいほど TD は高い温度となり，振動振幅 0.12 nmで
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4He areal density (atoms/nm2)
0 10 20 30 40
(a)
pure 4He at 1.0 K
osc. amp : 0.01 mm
図 2.20: 単結晶グラファイト基板上の 4He吸着膜の面密度変化に対する共振振動
数．[17]
この報告に引き続き，4He膜に導入された 3He原子のすべり運動の実験を行っ
ている．図 2.21に，面密度 33.0 atoms/nm24He膜に 3Heを面密度 1.7 atoms/nm2
導入したときの共振振動数とQ値の逆数の温度変化をいくつかの振動振幅につい
て示した．挿入図は振動振幅 0.005 µmであり,4He膜上部の超流動転移温度 TCは
0.85 Kである．
34 第 2章 先行研究




面密度に等しいことから，観測された現象は 3He原子の 4He 膜上のすべり運動で









































図 2.21: 面密度 33.0 atoms/nm24He膜に 3Heを面密度 1.7 atoms/nm2導入したと
きの共振振動数とQ値の逆数の温度変化．挿入図は振動振幅 0.005 µ m．[17]
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表 3.1: 水晶（三方晶系，点群 32）の弾性・圧電・誘電マトリックス
弾性定数 圧電定数
c11 c12 c13 c14 e11
c21 c11 c13 -c14 -e11
c31 c32 c33





(c11 − c12) -2e11
圧電定数 誘電率
e11 -e11 e14 ε11
-e14 -2e11 ε11
ε33
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日本水晶デバイス工業会
https://www.qiaj.jp/pages/frame20/page01.html















































c′E66 = 0.2900× 1011 Pa (3.3)
e′26 = −0.0952 C/m2 (3.4)
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0.8674 0.0699 0.1191 -0.1791 1.072 0.5794 0.3988




0.171 -0.0406 4.428 4.634 2.649 × 103
叉型水晶振動子は+2◦Xで切り出されている。共振振動数は，片持ちはりの振動
で近似することができる．音叉型振動子の腕の長さを ℓ，腕の幅を hとするとし k
をモード番号として λkを定数とするとき，












































































である．ここで，a = 100 はドップラー振動計固有の定数，f は音叉の振動数で








At = 4.92× 10−5 × Vout m (3.11)
で得られる．本実験においてはこの関係を用いて振動振幅を決定した．．






































となる．高周波ロックインでは 50Ωの入力インピーダンスは 50 Ω，電流プリア
ンプ（NF LI-76)の入力インピーダンスは 1 kOmegatyp.（利得 106V/A）であり，













である。rsは等価抵抗は H49/Uパッケージの 5 MHz水晶振動子で 100 Ω程度，
ϕ3 mmパッケージの 32 kHz音叉型水晶振動子で 40 kΩ程度である．検出器の入
力インピーダンスを小さくするとQ値が大きくなる一方，信号電圧は小さくなる．
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3.5 水晶マイクロバランス法による吸着膜のすべり運
動の測定
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図 3.9: 32 kHz音叉型水晶振動子の共鳴曲線





Aout cos(2πf − θ) (3.20)
ロックインアンプに入力するとき，ロックインアンプの 0◦成分と 90◦の出力A0◦
とA90◦は
A0◦ = Aout cos(θ)　 (3.21)






































に吸着した 4He 膜の比熱を測るとともに，吸着面密度ごとの 4He原子のグラファ
イト表面の吸着ポテンシャルを求めた．図 4.1に第２原子層以上の測定結を果示
した [25]．吸着ポテンシャルは，第 1原子層でおよそ 180 Kであり，第 2原子層で
の面密度が小さい領域ではおよそ 35 Kであり，16 atoms/nm2から急激に低下す
る．第 3原子層ではおよそ 17 Kあり，第 4原子層膜以上ではおよそ 10 Kである．
図 4.1: 4He原子の吸着ポテンシャルの面密度依存性．破線がそれぞれの層完了を
示す．
図 4.2(a)は Crowellらによって測定された測定温度は 900 mKでのグラファイ
ト表面の 4He等温圧力曲線である．面密度の増加によって，等温吸着圧は層成長
を意味する階段状の上昇が観測される．実験から少なくとも第 6原子層まで層成
48 第 4章 実験方法
長を行うことが読み取れる．(b)に等温圧力曲線から計算される膨張率が示され
ている．膨張率の極小値が層完了に対応する．層完了の面密度は表 4.1にまとめ
た [41, 42, 21].






























































水晶振動子に 32 kHzの音叉型水晶，5 Mzの丸型水晶を用い，それぞれの金属
電極に膨潤化した単結晶グラファイトの一部とGrafoilを圧着し，薄膜の吸着基板
とした [28].AT-カット水晶振動子はKDS社のHC-49/Uを使用し，電極の大きさ
はΦ5 mmである．音叉型水晶振動子は CITIZEN 製のCFS-308を使用し，電極
の大きさは 1 mm2程度である．それぞれの試料作製について具体的な方法を以下
に示す．
4.3.1 5 MHz AT-カット水晶振動子














チを使って ϕ10 mmの丸型に型抜き，その後，真空中で 900◦Cの熱処理の
により表面を清浄化する．











なりこのときの共振振動数はAg蒸着膜とGrafoilの質量により 4.4× 104 Hzは低
下した．
滝澤 伸次，修士論文（電気通信大学，平成 16年度）より


























図 4.5: 石灰岩（Franklin marble）からとり出した単結晶グラファイト．単結晶グ
ラファイトの大きさは，直径 3 mm程度である．




































メーター先端-試料間の距離は 3 cm，試料-IP板間は 4 cmとセッティングを
行い，7 分間の露光とした．
5. 現像した画像から面方位を決定する．IP板と現像画像との長さ比率が 21:26
ことに注意する．本測定では明確に観測されたラウエスポットは θ = 26◦で
あり，面指数は (107)面であった．
単結晶グラファイトの圧着方法
32 kHz音叉型水晶振動子への圧着は，5 MHz AT-カット水晶振動子の圧着と同
様に蒸着したAgの熱拡散を利用する．水晶振動子は，CITIZEN社CFS-308をを
利用した．CITIZEN社 CFS-308は現在多く流通している音叉型水晶振動子に比









係を使ってに a軸の方向または a軸に 30◦方向に沿ってメスで試料を切る．





























積は 8.52× 10−5 m2であった．以上の結果から比表面積は 12.5 m2/gであり，十
分な面積を持っている．
























58 第 4章 実験方法
4.4 試料セル












図 4.10に示すように 32 kHz音叉型水晶振動子においても同様な構造となって
いる．
滝澤 伸次，修士論文（電気通信大学，平成 16年度）より


































図 4.10: 32 kH音叉型水晶振動子の実験に使用した試料セルの模式図
4.5 吸着ガス導入システム
グラファイト基板に吸着させる 4Heの制御は，図 4.11の試料ガス操作系（GHS：
Gas Handling System) を利用する．試料ガス操作系はあらかじめ各配管等の体積
が測ってあり，絶対圧で 25 psi 1まで測定できる圧力計（Setra Sysytem Model204）







11気圧 = 1.01312× 105 Pa= 14.6959 psiである．Setra Sysytem 204は 25 psiで 5 Vの出力
であり，精度は pm0.11% FSである．



















































水晶マイクロバランスの測定系は図 54.12と図 4.13に示すように，5 MHz AT-
カット水晶振動子についても 32 kHz音叉型水晶振動子についてもほぼ同様な測
定系を用いる．































図 4.12: 5 MHz AT-カット水晶振動子のブロックダイアグラム．





































では 3He-4He混合液は 3Heの割合に多い液体（C相）と 3Heの割合に少ない液体
（D相）に相分離する．D相には 0 Kでも 6.4%の 3Heが溶けることができ，C相
とD相の 3Heの数密度の違いによるエントロピー差を利用して，C相の 3HeをD
相に溶け込ませることで冷却を行う．希釈冷凍機では相分離界面があり冷却が起


















本章では 5 MHz水晶振動子とグラファイト基板としてGrafoilを利用した 3He-
4He膜のすべり運動の実験結果と議論と 32 kHz音叉型水晶振動子とグラファイト
基板として発泡化した単結晶グラファイトを利用した 3He-4He膜のすべり運動の
実験結果と議論を述べる．3He-4He膜での 3He原子の導入量は 4Heの 1原子層の
面密度に対して，10%以下のごく少量である．
5.1 5 MHz水晶振動子の 3He -4He膜のすべり運動
この節では，4He固体膜のすべり運動への 3He原子の不純物効果を説明したの




図 5.1は面密度 29.3 atoms/nm2の 4He膜に 3He原子を導入したときの基板振
幅 0.018 nmでの実験結果，図 5.1は面密度 29.3 atoms/nm2 の 4He膜に面密度
0.2 atoms/nm2の 3He 原子を導入したときのいくつかの基板振幅での実験結果で
ある．これらの 2つの結果は冷却過程での測定である．面密度 29.3 atoms/nm2の
4He膜の上部の液相は低温で超流動に転移する．純粋な 4He膜の超流動転移温度
TC は 0.80 Kであり， 3He導入量が増加すると TC は低温側へと移動する．
図 5.1がら分かるように，3Heを導入すると温度 T3で示した温度で共振振動数
のわずかな低下，つまり基板振動に追従する質量の増加が観測される．T3は 3He
の面密度 0.1 atoms/nm2以上では，3Heの面密度の大き依存せず，およそ 0.4 K
である．図 5.1では，図 5.1の基板振幅の測定結果が最も下にある測定結果として
示されている．3Heの面密度 0.2 atoms/nm2では T3は 0.41 Kである．一方，基
板振幅を増加させると，挿入図に示した純粋は 4He膜とは異なる振舞いが観察さ
れる．基板新振幅 0.10-0.25 nmでは T3とほぼ等しい温度 TRで共振振動数の増加，
つまり基板振動に追従する質量の減少が観察される．


















































図 5.1: 面密度 29.3 atoms/nm2の 4He膜に 3He原子を導入したときの共振振動数
の温度変化．測定の基板振幅は 0.018 nmである．挿入図は，純粋な 4膜と 3Heを
0.20 atoms/nm2を導入したときの共振振動数とQ値の変化の比較．図中の TCは
超流動転移温度，T3は 3He固着温度である．

























































より，3Heの面密度として 0.5 atoms/nm2に相当し，導入した 3Heの面密度の程












子の吸着の模式図と刀状転位の kinkまたは anitikinkを図 5.5に示した．
3He atom
fluid
1st atomic layer 







図 5.3: (a) 4He固体膜への 3He原子の吸着モデルの断面図．(b) 4He固体膜の刀状
転移のモデルの平面図．3He原子は刀状転位の kinkまたは anitikinkに固着する．
以上から，図 5.2の基板振幅 0.10-0.25 nmで観測される共振振動数の温度変化
は以下のように説明できる．説明の模式図を図 5.3に示す．低温ではでは 4He固体
膜内の 4He原子の熱運動が小さくなり，第 2原子層の 4He固体膜内の密度の揺ら
ぎが大きくドメイン構造をとり，その境界は刀状転位と見なすことができる．4He
固体膜に多くな外力を与えると，ある温度 TSで刀状転位は第 1原子層が作るパイ
エルスポテンシャルを乗り越えて kink-antikink対を作り，第 2原子層が第 1原子





により起こる．第 1原子層への第 2原子層の固着は第 1原子層の運動への追従を
意味し，すべり運動の抑制となる．( (b) TR(T3) < T < TD ) さらに，温度を下げ
ると 3He-4He膜では 3He原子が刀状転位の kinkまたは anitikinkに固着する．刀
状転位のパイエルスポテンシャルを乗り越える位置は kinkまたは antikinkの位置
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図 5.4: 温度変化による 4He固体膜のすべり運動の変化の模式図．(a) TD < T < TS．







膜での 3He原子の振舞いについては Sandersらが，比熱の測定から 2次元 Fermi
気体として振舞うとが報告されている．図 5.5に基板振幅 0.25 nmにおける面密
度 29.3 atoms/nm2の 4He膜の共振周波数の 3He導入量依存性とすべり開始温度
TS，4He固体膜の固着温度 TD，4He固体膜の再すべり温度 TRと 3He導入量に対
する相図について，図 5.6に 3Heの面密度 0.20 atoms/nm2における共振振動数の
4He面密度依存性を基板振幅 0.18 nmと 0.018 nmについて示した．図 5.6の相図
を図 5.7 に示した．なお，図 5.5は昇温過程，図 5.6は (a)は昇温過程，(b)は冷却
過程の測定である．








































図 5.5: 振幅 0.25 nmにおける面密度 29.3 atoms/nm2の 4He膜の共振周波数の
3He面密度依存性．挿入図はすべり開始温度 TS，4He固体膜の固着温度 TD，4He
固体膜の再すべり温度 TRと 3He導入量に対する相図．測定は昇温過程．
図 5.5から，純粋な 4He膜に 3He導入すると 4He固体膜のすべり開始温度 TS は
純粋な 4He膜で 0.74 K1であるのに対し，3He面密度 0.05 atoms/nm2では 0.69 K
に低下し，その後，3He面密度の増加に対して緩やか低温側に移動する．3He面




密度 0.05 atoms/nm2では 0.35 Kに現れ，その後，3He面密度の増加に高温側に移
動する．3He面密度 0.40 atoms/nm21では 0.45 Kとなる．面密度 29.3 atoms/nm2
の 4He膜の基板振幅が 0.018 nmでの条件での測定結果は既に図 5.2に示した．基
板振幅 0.018 nm では低温での共振振動数の低下が観測され，3He固着温度 T3を
調べることができる．しかし共振振動数の変化はやや不明瞭であり，TRに基づく
3He固着温度の決定が容易であることが分かる．





















































図 5.6: 3Heの面密度 0.20 atoms/nm2における共振振動数の 4He面密度依存性．
(a) 基板振幅 0.18 nm, (b)基板振幅 0.018 nm．図中の TS はすべり開始温度，TD
は 4He固体膜の固着温度，TRは 4He固体膜の再すべり温度，T3は 3He固着温度
である．測定は (a)は昇温過程，(b)は冷却過程．
slip II
slip I stick II
stick I





















3He : 0.20 atoms/nm2
図 5.7: 図 5.6の測定結果の相図．TSはすべり開始温度，TDは 4He固体膜の固着
温度，TRは 4He固体膜の再すべり温度，TCは超流動転移温度，T3は 3He固着温
度である．
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図 5.6基板振幅 0.18 nmの (a)では，4He面密度 28.5 atoms/nm2の 4He膜ではす
べり温度 TSのみが 0.64 Kで観測される．4He面密度を増加させ 29.0 atoms/nm2
では 4He固体膜の固着温度 TDが 0.52 K，4He固体膜の再すべり温度 TRが 0.39 K
で観測される．さらに 4He面密度を増加させると，TSと TDは観測されなくなり
TRのみが観測される．TRは 4He面密度を増加に伴い低温側に移動し，4He面密
度を増加させ 39.0 atoms/nm2では消失する．基板振幅 0.018 nmの (a)では，超
流動転移温度 TC が明確に観測され，4He面密度を増加に伴い高温側に移動する．
また，3He固着温度 T3も 4He面密度 32.0 atoms/nm2までは明確に観測される．








Dannらは，グラファイト基板としたGrafoilに面密度 33.5 stoms/nm2 の 4He膜






















ここで，β = kBT , ε = ℏ2k2/(2m∗3は 2次元Fermi気体のの運動エネルギー，µは化
学ポテンシャルである．3Heの有効質量として，Dannらの実験からm∗3/m3 = 1.5
とし，また εa = 1.268 KとNa = 0.06 atoms/nm2としたときの 3He面密度ごと
の nの温度変化を図 5.8の挿入図に示した．また併せて，m∗3/m3 = 10 の場合も
示した．図 5.8は，この計算結果に基づき nが 0.05 atoms/nm2となる温度を 3He
面密度の対して示した．
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計算と測定結果の 3Heの固着温度 T3 (TR)と比較すると，測定では 3He面密度
が 0.10 atoms/nm2 以上では面密度依存性を示さないの対して，計算では面密度
の増加に伴い nが 0.05 atoms/nm2となる温度が上昇する振舞いがあり，計算は















































3He ( atoms/nm2 )
1.5m3
10m3
図 5.8: 4He面密度 29.3 atoms/nm2での 3He固着に対する 3He面密度依存性．実


















3He-4He膜ついて，各温度で基板振幅 0.025 nmから 0.0025 nmに切り替えた後
の共振周波数の時間変化を図 5.9に示す．4Heの面密度は 29.3 atoms/nm2であり，
3Heの面密度は 0.10-0.40 atoms/nm2である．3Heの面密度は 0.20 atoms/nm2に
ついての基板振幅ごとの共振振動数の温度変化は図 5.2に示されており，基板振
幅 0,25 nmでは温度 0.4? K（4He固体膜の再すべり温度 TR）以下では，4He固体
膜はすべり運動を行う．
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図 5.9: 基板振幅 0.025 nm から 0.0025 nm に切り替えた後の共振振動数の
時間変化．4He の面密度は 29.3atoms/nm2，3He の面密度は 0.10，0.20，0.30，
0.40 atoms/nm2．tf は 4He固体膜が固着する時間．
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3Heの面密度は 0.20 atoms/nm21では，0.30 K以下の低温域では，基板振幅
0.025 nmから 0.0025 nmに切り替えた後の共振数波数は切り替え直後の値から低
下して，その後，一定の値に落ち着く振舞いを示す．特に 0.30-0.29 Kの温度範囲
では，ある時間経過後から共振振動数の低下の速さが速くなり，ある経過時間 tfで














∆f = A exp(−t/τ)× exp(−kt3) (5.2)
で共振振動数の経過時間依存性を比較した．ここで，∆f は固着後の共振振動数
からの差であり，これは変化せずに残っている量に関係づけられる．また A，τ，
kはフィッテングパラメーターである．図 5.10に 3He面密度 0.20 atoms/nm2の
0.292 Kの共振振動数変化とモデルを比較した．図中の実線が拡張されたAvrami
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4He :  33.4 atoms/nm2
t (s)
図 5.10: 3He面密度 0.20 atoms/nm2の 0.292 Kの共振振動数変化とモデル計算と
の比較．
Avramiの式では，4He固体膜が固着する時間 tf は，核形成数と核の成長速度
により決まる．図 5.9より tf は温度に大きく依存することが分かる．図 5.11に温


























図 5.11: 4He固体膜温が固着する時間 tf の 3Heの温度依存性．
図 5.12は，0.30 Kにおける異なる 3He面密度の共振振動数変化を重ねて示した
ものである．図から明らかにように，4He固体膜が固着する時間 tf は，3He面密
度を増加させると遅くなる．特に，3He面密度が小さいときの変化が大きいこと
が分かる．本実験では tfが観測できる温度域が，3He面密度が 0.10 atoms/nm2と
0.20 atoms/nm2以上では異なっているために，同じ温度での 3He面密度の共振振
動数変化を比較できる範囲は限られている．挿入図には，0.30 Kと 0.29 Kについ
て tf の 3He面密度依存性を示した．なお 3He 面密度 0.20 atoms/nm2以上での tf
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Okamuraらにより報告されており，4He面密度 33.0 atoms/nm2では，少量の 3He




図 5.13に 3Heを 0.58 atoms/nm2導入した 4He面密度 28.6 atoms/nm2の 3He-
4He膜の共振振動数とQ値の振動振幅依存性を示した．振動振幅 1.3 µmでは，お
よそ 0.6 Kの温度で共振振動数が上昇し，温度 TD = 0.5 Kで急激な共振振動数の
下降が観測される．急激な下降が観測される温度 TDは，より小さい振動振幅で
明瞭に観測される超流動転移温度 TC とほぼ同じ温度である．




振幅 0.22 nmで超流動と 4He固体膜のすべり運動の競合が観測され，本実験では
振動振幅 1.3 µmで競合が観測される．このように振動振幅が大きく異なっている
が，それぞれの加速度は，1.9× 105 m/s2と 5.1× 104 m/s2と 4倍程度が異なるだ
けとなり，純粋な 4He膜のNiheiらの報告を確認するものである．















































図 5.13: 4He面密度が 28.6 atoms/nm2，3He面密度が 0.58 atoms/nm2の 3He-4He
膜の共振振動数とQ値の温度変化の振動振幅存性．振動振幅は最低温度の値．
3He-4He膜では，純粋な 4He膜で観測される現象に加えて，3He-4He膜ではじめ
て観測される現象を見出した．振動振幅 1.3 µmでは，温度がおよそ 0.4 K で共振
振動数が階段状に低温域で下降する変化をし，それに伴いQ値の逆数も階段状に
変化する．階段状に下降する温度 TP は振動振幅により変化し，振動振幅 0.85 µm
では 0.35 Kの低温側に移動し，振動振幅 0.54 µm以下では，この振舞いの確認は
難しい．
図 5.14，図 5.15と図 5.16は 3Heを 0.58 atoms/nm2導入した 4He膜の面密度ご
との共振振動数とQ値の温度変化を示した．振動振幅は 0.039-1.3 µm であり，色
の違いは振動振幅の違いを表している．
4He面密度が 27.6 atoms/nm2と 28.1 atoms/nm2では，4膜の超流動転移によ
る階段的な共振振動数と Q値の逆数の上昇が，0.34 Kと 0.40 Kで観測される．
超流動転位にともなう 4He固体膜のすべり運動の競合が振動振幅 0.13 µmで観測
される．これらの振舞いは，上記の 4He面密度が 28.6 atoms/nm2と同様である．
4He面密度が 29.1 atoms/nm2では，28.6 atoms/nm2で観測された温度 TP 共振
振動数の階段状の変化が，振動振幅 0.22 µmにおいても明瞭に観測され，振動振
幅 0.091 µmと 0.039 µmでは，共振振動数のピークとなって観測される．この変
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化は第４原子層膜に達したことによる変化であると考えられる．
4He面密度が 30.0 atoms/nm2以上では，共振振動数のピークとなる温度 TP は
0.4-0.55 Kの範囲である．TP は 4He面密度の増加に対して上昇の傾向を示すが，
その変化は振動振幅にも依存するなどその振舞いはやや複雑である．
前節の 5 MHz水晶振動子の 3He-4He膜のすべり運動の議論から，低温で 3Heが
4He固体膜に固着する．4Heの面密度が29.3 atoms/nm2，3Heの面密度が0.40 atoms/nm2
のとき，3Heが固着する温度T3は0.44 Kであり，本実験の 4He面密度が29.6 atoms/nm2





幅により変化するが，最も大きな変化をした 4He面密度が 28.0 atoms/nm2の基
板振幅 0.11 µmでは，共振振動数の変化 δfpeak ∼ 0.04 Hz，Q値の逆数の変化


















が得られる．数値を代入すると δfmax ∼ 0.093 Hzとなり，音叉型水晶振動子の
質量感度は 4Heとして 0.011 Hz·atoms−1·nm2より，すべり運動に関わる面密度が
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ラファイト基板が異なるなど実験条件にいくつかの違いがあるが，この点も今後
の課題である．





























































































図 5.14: 3He 面密度を 0.58 atoms/nm2 を導入した 3He-4He 膜の共振振動数
と Q 値の温度変化の 4He 面密度依存性 (1)．4He 面密度は 27.6，28.1，28.6，
29.1 atoms/nm2．






















































































図 5.15: 3He面密度を 0.58 atoms/nm2を導入した 3He-4He膜の共振振動数とQ値
の温度変化の 4He面密度依存性 (2)．4He面密度29.6，30.0，30.6，31.0 atoms/nm2．













































図 5.16: 3He面密度を 0.58 atoms/nm2を導入した 3He-4He膜の共振振動数と Q
値の温度変化の 4He面密度依存性 (2)．4He面密度 31.5，32.0 atoms/nm2．
5.2.2 3He-4He膜のすべり運動の 3He面密度依存性
図5.17は，面密度32.0 atoms/nm2の 3He-4He膜について 3He面密度が1.36 atoms/nm2
までの共振振動数とQ値の温度変化を示した．3He面密度が 0.56atoms/nm2で観
測される 0.5-0.6 Kにある共振振動数とQ値の逆数のピークが 0.97 atoms/nm2ま
では低温に移動しながら低基板側で特にピークが成長する．一方，3He面密度が
1.36 atoms/nm2では共振振動数とQ値の逆数が大きく変化する．0.22 µm以上の







れたない．一方，0.14 µmでは図中の矢印で示したおよそ 0.25 Kで，共振振動数
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の上昇とQ値の逆数の増加が観測される．
振動振幅 0.14 µmで観測された共振周波数の上昇は∆f = 0.05 kHz，Q値の逆












数値を代入すると，ωτ ∼ 0.9が得られ，すべり運動に関係する質量は 3He面密度
に換算して∼1.1 atoms/nm2であり，






















































































図 5.17: 4He面密度を 32.0 atoms/nm2の 3He-4He膜の共振振動数とQ値の温度
変化の 3He導入量依存性．3He面密度は 0.58，0.78，0.97，1.36 atoms/nm2．





















































振幅は TP2が観測されない振動振幅として 0.013 µが選ばれている．大振幅の待




動振幅 0.14 µmの TP2以下の共振振動数の階段状の上昇幅とほぼ等しい．
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たあとの共振振動の上昇と Qの逆数のピークは，振動振幅 0.14 µmで観測され
た共振振動数とQ値の逆数の温度変化において階段状の振舞いに対応しており，
Okamura らの実験結果を確認するものである．





































図 5.20: 大振幅から小振幅に振動振幅を切り替えたあとの (a)共振振動数と (b)Q
の逆数の時間変化の大振幅の振動振幅存性．測定温度は 0.2K.
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T33 = T31 = T32 = 0 (A.1)
また，変形に対して幅 hも十分に小さいとして
T11 = 0 (A.2)
とする．さらに，変形による x1軸方向の変位 u1と x2軸方向の変位 u2は微小変






(T2S2 + T6S6)dx1dx2dx3 (A.3)
102 付 録A 音叉型水晶振動子の水晶マイクロバランス
ここで，歪み Sij = (1/2) · (∂ui/∂xj + ∂uj/∂xi) で定義される．応力と歪みはとも




















































































































































































となる．ここで c21 = c12の関係を用いた．










































































































































































































































































































































































































おもりのある場合の固有振動を ω′として y′ =
√
ω′/aℓと表す．y′ = y +∆yとし
て，三角関数，双曲線関数を１次までテーラー展開すると，
cos(y′) = cos(y′)− sin(y)∆y
cosh(y′) = cosh(y′) + sinh(y)∆y
であり，*式に代入して，おもりがない場合の固有振動の条件，cos(y) cosh(y)+1 =
0 の関係を使うと
{cos(y) sinh(y)− sin(y) cosh(y)}∆y
+{cos(y) sinh(y)− sin(y) cosh(y)}m
M
y = 0 (A.41)
を得る．したがって，∆y = (m/M)yとなる．ここで，核振動数の変化∆ωは

































































































































































グラファイトの結晶軸の長さとして，a = 0.2464 nm，c = 0.6736 nmを選ぶと
面指数 (hkℓ)面間隔と c面との方位角は以下の表になる．






































刻 τ1で発生した新しい相の時刻 tにおける面積 s(t)は
s(t, τ) = 2πg2(t− τ)2 (C.1)
と与えられる．単位面積あたりの核形成が時間に依らず一定であると仮定し，単
位面積・単位時間あたりの発生数をN0とし，かつ核形成は母相のみで起こるこ




s(t, τ)N0{S0 − S(τ)}dτ　 (C.2)
ここで，S0 は試料の面積であり，新しい相の成長して互いに衝突は考慮してい
ない．





することで考慮した．時刻 tでの新しい相の面積を S，時刻 tから t+ dtの間に新
しい相の衝突を考慮しないで成長する面積を dSexとすると，残っている母相であ

















































の核は線速度 g で円板状に成長するのに対して，第 2種の核は十分速く成長し面
積Dで成長が止まる．このとき，時刻 tから t + dtで増加する拡張面積は，2種
類の和であるので次式となる．










































れた面積を 0.6 × 1.1 mm2，膜厚を 100 nmとすると音叉の両腕の Agの質量は
mAg = 0.14 µgである．音叉型水晶振動子の発泡化した単結晶グラファイトを圧
着前後の共振振動数は表 4.3で与えられており，Mq = 3.2× 10−3 gより，発泡化
した単結晶グラファイトの質量はmC = 6.8 µgである．
表 4.3の 4Heに対する質量感度は 0.011 Hz·atom−1·nm2 の測定値と，Mq = 3.2×
10−3 g，4He原子の質量は6.65×10−24 gより，面密度1 atoms/nm2では8.39×1013
個の 4He原子が吸着している．したがった発泡化した単結晶の表面積 Sは，S =
8.4× 10−5 m2である．
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